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^ (57) Abstract: The invention relates to a method for the continuous production of polybutyleneterephthalate from terephthalic acid 

1^ and 1 ,4-butanediol, comprising the following: d) the direct esterification of terephthalic acid wiUi 1,4-butanediol in a reactor series 

^ consisting of at least two reactors; e) the precondensation of the product of esterification obtained in step a); f) the polycondensation 

1^ of the precondensate obtained in step b). The reactor series in step a) is operated with a falling reaction pressure and a non-rising 

O temperature. 
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2 (57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung von Polybutylenterephthalat aus 
Terephthalsaure und 1,4-Butandiol, umfassend: d) direlcte Veresterung von Terephthals&ure mit 1,4-Butandiol in einer Reaktorkas- 
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^ in Stufe b) erhaltenen Vorkondensats, wobei die Reaktorkaskade in Stufe a) mit fallendem Reaktionsdruck und nicht ansteigender 
^ Temperatur betrieben wird. 
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Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung von Polybutylen- 
terephthalat aus Terephthalsaure und Butandiol 



10 Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung von 
Polybutylenterephthalat (PBT) aus Terephthalsaure (TPA) und 1 ,4-Butandiol 
(EDO). 

Die Herstellung von Polybutylenterephthalat aus Dimethylterephthalat (DMT) 
15 vmd 1,4-Butandiol ist aus dem Stand der Technik bekannt. Nachteilig bei diesem 
Verfahren ist, dafi als Nebenprodukt in geringen Mengen entstehendes 
Tetrahydrofuran (THF) mil dem wShrend der Umsetzung freiwerdenen Methanol 
ein Azeotrop bildet und daher nur unter grofiem Aufwand als Wertstoff 
zuriickgewonnen M^erden kann. 

20 

Die direkte Herstellung von Polybutylenterephthalat aus Terephthalsaure und 1,4- 
Butandiol wird dadurch erschwert, daJ3 groBere Mengen THF gebildet werden, 
wodurch fiir die Umsetzung erforderliches 1,4-Butandiol verloren geht. Des 
weiteren wird, neben THF, 2,5-Dihydrofuran (2,5-DHF) aus 1,4-Butandiol 

25 gebildet. Das 2,5-Dihydrofiiran ist dgBtillativ nur schwer von THF abzutrennen 
und mindert daher als Verunreinigung die Qualitat des Wertproduktes THF. Ein 
weiteres Problem bei der direkten Herstellving von Polybutylenterephthalat aus 
Terephthalsaure imd 1,4-Butandiol liegt darin, daB Terephthalsaure in 1,4- 
Butandiol nicht ISslich ist und erst wahrend der Veresterung mit 1,4-Butandiol in 

30 Losung geht. Fiir die Qualitat des hergestellten Polybutylenterephthalats ist es 
jedoch auBerordentlich wichtig, daU dieses frei von Verunreinigungen, wie freien 
Sauregruppen aus Terephthalsaure, ist. Daher soUte die Terephthalsaure 



r 
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voUstandig verestert und geldst sein, bevor die eigentliche Polykondensation 
beginnt. 

Aus dem Stand der Technik sind bereits Verfahren bekannt, die die direkte 
5 Herstellung von Polybutylenterephthalat aus Terephthalsaure und 1,4-Butandiol 
betreffen. 

DD-A 269 296 betrifift ein kontinuierliches Verfahren zur Herstellung von 
Polyalkylenterephthalaten. Durch die Einstellung der Reaktionsparameter in der 

10 Veresterungsstufe der eiiigesetzten Dicarbonsaure mit dem eingesetzten Glykol 
soli der Wasserabtrieb aus der Veresterungsphase entscheidend begiinstigt 
werden, so daB Veresterungsprodukte sowohl mit hohem Umsatzgrad als auch mit 
hohem mittlerem Polymerisationsgrad erhalten werden. Die Veresterungsstufe 
wird in einer Reaktorkaskade durchgefuhrt, in der von Reaktor zu Reaktor eine 

15 Temperaturerhohung und Druckemiedrigung erfolgt. Das angegebene 
Ausfiihrungsbeispiel betrifft die Herstellung von Polyethylenterephthalat aus 
Terephthalsaure und Ethylenglykol. 

In EP-A 0 431 977 ist ein Verfahren zur Erh5hung der direkten Veresterungs- 
20 geschwindigkeit einer Disaure und 1,4-Butandiol bis zu einer Veresterung von > 
95% der Sauregmppen beschrieben. Das Verfahren kann kontinuierlich in drei 
Reaktoren erfolgen. Das beschriebene Verfahren umfaflt: 

a) Mischen von 1,4-Butandiol und Disaure in einem Verhaltnis von mindestens 

J 

25 2:1, 

b) Erhitzen der Reaktionsmischung auf 1 80°C, 

c) Zugabe eines geeigneten Katalysators, 

d) Reaktion bei Atmospharendruck und einer mittleren Temperatur von 180 bis 
245°C fur maximal 60 Minuten. 

30 

Mit Hilfe dieses Verfahrens sollen weniger als 5% 1,4-Butandiol zu THF 
zyklisieren. Der Gehalt an freien Sauregruppen im Endprodukt ist jedoch hoch. 
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In DE-A 44 15 220 ist ein Verfehren zur Herstellung von Polyestem in einer 
speziellen Vorrichtung beschrieben. Das Verfahren wird unter fallendem 
hydrostatischen Druck und steigender Reaktionstemperatur durchgefUhrt. Zur 
THF-Bildung werden keine Angaben gemacht. 

DE-A 35 44 551 betrifft die kontinuierliche Herstellung von 
Polybutylenterephthalat aus Terephthalsaure und 1,4-Butandiol. Die Herstellimg 
erfolgt in drei Stufen. Die erste Stufe, die Veresterung, wird bei einer Temperatur 
von 225 bis 260'*C und einem Druck von 0,1 bis 1 bar durchgefiihrt. Die zweite 
Stufe, die Voricondensation, wird bei Temperaturen von 230 bis 260*'C und einem 
Druck von 10 bis 200 mbar durchgefuhrt und die dritte Stufe, die 
Polykondensation, bei Temperaturen von 240 bis 265''C und einem Druck von 
0,25 bis 25 mbar. 

15 Aufgabe der vorliegenden Erfmdung ist es, ein gegenuber dem Stand der Technik 
verbessertes Verfahren zur Herstellung von Polybutylenterephthalat 
bereitzusteUen. Insbesondere soil die THF- und 2,5-Dihydrofuran-Bildung aus 
dem eingesetzten 1,4-Butandiol mSglichst gering sein, und das erhaltene 
Polybutylenterephthalat soil einen moglichst geringen Anteil an freien 
20 Sauregnqjpen enthalten. 

Die LOsung der Aufgabe geht aus einem Verfehren zur kontinuierlichen 
Herstellung von Polybutylenterephthalat aus Terephthalsaure und 1,4-Butandiol, 
umfassend: 

J 

25 

a) direkte Veresterung von Terephthalsaure mit 1,4-Butandiol in einer 
Reaktorkaskade aus mindestens zwei Reaktoren, 

b) Vorkondensation des in Stufe a) erhaltenen Veresterungsproduktes, 

c) Polykondensation des in Stufe b) erhaltenen Vorkondensats. 



10 
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Das erfindungsgeinaBe Verfahren ist dann dadurch gekennzeichnet, dafi die 
Reaktorkaskade in Stufe a) mit fallendem Reaktionsdruck iind nicht ansteigender 
Temperatur betrieben wird. 

5 Das mit Hilfe des erfindungsgemafien Verfahrens hergestellte 
Polybutylenterephthalat weist eine hervorragende Qualitat auf. Es zeichnet sich 
durch einen geringen Anteil von Saure- und Alkohol-Gmppen aus. Die Bildung 
von THF und 2,5-Dihydrofiiran aus 1,4-Butandiol ist in dem erfindungsgemafien 
Verfahren gering. Dadurch geht nur wenig 1 ,4-Butandiol verloren, so dafl die 

10 Ausbeute an Polybutylenterephthalat, bezogen auf 1,4-Butandiol, hoch ist. 

a) Veresterungsstufe 

Die Stufe a) wird in einer Reaktorkaskade aus mindestens zwei Reaktoren, 
15 bevorzugt aus zwei bis funf Reaktoren, besonders bevorzugt aus drei Reaktoren 
durchgefuhrt. AIs Reaktoren werden im allgemeinen Ruhrkessel eingesetzt, 

Erfindungsgemafi wird die Veresterungsstufe in einer Reeiktorkaskade 
durchgefuhrt, wobei der Reaktionsdruck von Reaktor zu Reaktor failt. 
20 Vorzugsweise wird bei einem Druck von < 1 bar verestert. 

Bei einer Reaktorkaskade von drei Reaktoren wird im ersten Reaktor im 
allgemeinen ein Drack (pi) von < 1 bar, bevorzugt von < 900 mbar, besonders 
bevorzugt von < 800 mbar eingestellt. Der Druck im zweiten Reaktor (p2) ist < 

25 pi, bevorzugt < pi —100 mbar, besonders bevorzugt < pi -150 mbar. Im dritten 
Reaktor vsdrd bei einem Druck (p3) von < p2, bevorzugt von < p2 -100 mbar 
verestert. So betragt der Druck vorzugsweise im ersten Reaktor (pi) 650 bis 900 
mbar, im zweiten Reaktor (p2) 500 bis 700 mbar und im dritten Reaktor (p3) 350 
bis 600 mbar, wobei der Druck in den einzelnen Reaktoren im Rahmen der 

30 genannten Bereiche von Reaktor zu Reaktor fallt. 
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Durch die bevorzugte Verfahrensfiihrung mit einem Druck von weniger als 1 bar 
wird die THF-Bildimg aus 1,4-Butandiol noch besser imterdrUckt. 

Der Temperaturbereich fiir die gesamte Verestemngsstufe liegt im allgemeinen 
5 bei 170 bis 250°C, bevorzugt bei 180 bis 240*'C, besonders bevorzugt bei 190 bis 
230^C. ErfindungsgemaB wird die Reaktorkaskade mit nicht ansteigender 
Temperaturfuhrung betrieben, d.h. die Veresterungstemperatur ist in jedem 
Reaktor der Reaktorkaskade etwa gleich oder sinkt von Reaktor zu Reaktor. 

10 Die Verweilzeiten flir die gesamte Verestemngsstufe liegen im allgemeinen bei 
140 bis 430 Minuten, bevorzugt bei 160 bis 420 Minuten, besonders bevorzugt bei 
170 bis 390 Minuten. Bei einer Reaktorkaskade von drei Reaktoren betragt die 
Verweilzeit im ersten Reaktor (VI) im allgemeinen 100 bis 250 Minuten, 
bevorzugt 110 bis 250 Minuten, besonders bevorzugt 120 bis 240 Minuten, im 

15 zweiten Reaktor (V2) im allgemeinen 20 bis 105 Minuten, bevorzugt 30 bis 100 
Minuten, besonders bevorzugt 30 bis 90 Minuten und im dritten Reaktor (V3) im 
allgemeinen 20 bis 75 Minuten, bevorzugt 20 bis 70 Minuten, besonders 
bevorzugt 20 bis 60 Minuten. 

20 Fur die Veresterung wird im allgemeinen ein molarer Oberschufi von 1,4- 
Butandiol eingesetzt, um das Estergleichgewicht in der gewttnschten Richtung zu 
beeinflussen. Die molaren Verhaltnisse von 1,4-Butandiol zu Terephthalsaure 
betragen im allgemeinen von 1,1 zu 1 bis 3,5 zu 1, bevorzugt von 1,5 zu 1 bis 2,8 
zu 1, besonders bevorzugt von 1,9 zu 1 bis 2,5 zu 1. 



25 



J 



In einer bevor2:ugten Ausfuhrungsform wird eine Suspension enthaltend 1,4- 
Butandiol und Terephthalsaure in einem molaren Verhaltnis von im allgemeinen < 
2 zu 1, bevorzugt von < 1,5 zu 1 in ein VorlagegefaB uberfuhrt und mit heiBem 
1,4-Butandiol auf 50 bis 100°C, bevorzugt auf 60 bis 100°C, besonders bevorzugt 
30 auf 70 bis 90^*0 erwarmt und verdunnt, so daB das Verhaltnis von 1,4-Butandiol 
zu Terephthalsaure dem genannten Endverhaltnis entspricht. 
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Zu diesem BDO/TPA-Gemisch wird ein Veresterungskatalysator gegeben, im 
allgemeinen eine lewissaure Metallverbindung, wobei das bevorzugte Metall 
Titan oder Ziiin ist. Besonders bevorzugte Verestemngskatalysatoren sind 
Tetrabutylorthotitanat (TBOT), Triisopropyltitanat imd Ziim-di-octoat, wobei 

5 Tetrabutylorthotitanat ganz besonders bevorzugt ist. Der Katalysator wird in der 
Veresterungsstufe im allgemeinen in Mengen von < 200 ppm, bevorzugt von 65 
bis 150, besonders bevorzugt von 75 bis 100, berechnet auf das Metall des 
eingesetzten Veresterungskatalysators, bezogen auf Polybutylenterephthalat, 
eingesetzt. Dabei kann der gesamte Katalysator dem ersten Reaktor zugesetzt 

10 werden. In einer bevorzugten Ausfuhrungsform wird jedoch nur ein Teil der 
Katalysatormenge, bevorzugt < 50 ppm, besonders bevorzugt < 25 ppm, 
berechnet auf das Metall, bezogen auf Polybutylenterephthalat, in den ersten 
Reaktor und der restliche Teil der Katalysatormenge in die folgenden Reaktoren, 
bevorzugt in den zweiten Reaktor, gegeben. Vorzugsweise wird der 

15 Veresterungskatalysator, gemischt mit 1 ,4-Butandiol, dem Reaktor zugefuhrt. 

Die Reaktionsmischung enthaltend Terephthalsaure, 1 ,4-Butandiol und einen 
Veresterungskatalysator wird in einer Reaktorkaskade bis zu einem Umsatz von 
im allgemeinen > 97%, bevorzugt von 97 bis 99%, bezogen auf Terephthalsaure, 

20 umgesetzt. Wird die Veresterungsstufe in einer Reaktorkaskade mit drei 
Reaktoren durchgefiihrt, so wird im ersten Reaktor im allgemeinen bis zu einem 
Umsatz (Ul) von > 89% verestert. Das entstehende THF/Wasser-Gemisch wird 
abgetrennt und das Reaktionsgemisch wird in den zweiten Reaktor uberfuhrt, in 
dem bis zu einem Umsatz (U2) von im allgemeinen > 95% verestert wird. Im 

25 allgemeinen ist zu diesem Zeiipunkt bereits die gesamte Terephthalsaure 
umgesetzt oder in Losung, was an einem klaren Reaktionsgemisch erkennbar ist 
(Klarpunkt). Das Reaktionsgemisch wird zur Sicherheit bevorzugt in einen dritten 
Reaktor uberfuhrt und bis zu einem Umsatz (U3) von im allgemeinen > 97% 
verestert. 



30 
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Das erhaltene Reaktionsgemisch wird anschlieBend kontinuierlich in das 
Verestenmgsprodukt und ein THF/BDO/Wasser-Gemisch aufgetrennt. Das 
THF/BDOAVasser-Gemisch wird in einem Kolonnensystem getrennt und 
zuriickgewonnenes 1 ,4-Butandiol wird in den ersten Veresterungsreaktor 
5 zuruckgefiihrt. Das Verestenmgsprodukt wird kontinuierlich in die 
Vorkondensationsstufe b) uberfuhrt. 

b) Vorkondensationsstufe 

10 Die Vorkondensationsstufe weist im allgemeinen mindestens zwei, bevorzugt 
mindestens drei, besonders bevorzugt mindestens vier Temperaturzonen auf Die 
Temperatur einer folgenden Zone liegt hierbei im allgemeinen 1 bis 25°C, 
bevorzugt 1 bis 15^C, besonders bevorzugt 1 bis 10°C hoher als die Temperatur 
einer vorhergehenden Zone. Der Temperaturbereich fur die gesamte 

15 Vorkondensation liegt im allgemeinen bei 220 bis SOO'^C, bevorzugt bei 225 bis 
290°C, besonders bevorzugt bei 230 bis 260^C. 

Im allgemeinen erfolgt die Vorkondensation in einem Druckbereich zwischen 
0,05 bar und dem Veresterungsdruck in dem letzten Reaktor der Reaktorkaskade 
20 der Veresterungsstufe. Bevorzugt erfolgt sie in der Weise, daB in der ersten Zone 
der Druck dem Reaktionsdruck in dem letzten Veresterungsreaktor entspricht, und 
in den folgenden Zonen im allgemeinen 20 bis 500 mbar, bevorzugt 25 bis 450 
mbar, besonders bevorzugt 30 bis 400 mbar betragt, wobei der Druck 
vorzugsweise von einer Zone zur darauffolgenden Zone sinkt. 

25 

Vorzugsweise wird die Vorkondensation in einem Steigrohrreaktor durchgefuhrt. 

Die Verweilzeiten betragen fur die gesamte Stufe b) des Verfahrens im 
allgemeinen 10 bis 80 Minuten, bevorzugt 15 bis 70 Minuten, besonders 
30 bevorzugt 30 bis 60 Minuten. In einer besonders bevorzugten Ausfuhrungsform 
wird die Vorkondensation in vier Temperaturzonen durchgeMirt, wobei die 
Temperatur von Zone zu Zone in den oben beschriebenen Verhaltnissen leicht 
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ansteigt und der Druck von der ersten bis zxir vierten Zone innerhalb der 
beschriebenen Grenzen reduziert Avird. Die vierte Zone besteht bei dieser 
bcvorzugten Ausfiihrungsfonn aus einer Vorrichtung zur Trennung von Dampf- 
und Fliissigphase. Dort werden uberschussiges 1,4-Butandiol, THF und Wasser 
5 vom Vorkondensat abgetrennt. 

Die in der Veresterungsstufe des erfindungsgemaBen Verfahrens genannten 
Katalysatoren konnen in den genannten Mengen ebenfalls in die 
Vorkondensationsstufe zudosiert werden. 

10 

Nach der Vorkondensation weist das Vorkondensat eine Viskositatszahl von im 
allgemeinen 5 bis 50, bevorzugt 15 bis 40 ml/g auf, gemessen als 0,5 gew.-%ige 
Losung in Phenol/o-Dichlorbenzol (1:1) gemaB ISO 1628, Teil 3 (1985) bei 25X. 

15 Das Vorkondensat wird anschliefiend in den Polykondensationsreaktor (Stufe c)) 
uberfuhrt. 

c) Polykondensationsstufe 

20 Die Stufe c) wird im allgemeinen einzonig durchgefuhrt, bei Temperaturen von 
im allgemeinen 240 bis 290°C, bevorzugt von 240 bis 270''C, besonders 
bevorzugt von 240 bis 265°C, Der Druck betragt im allgemeinen 0,2 bis 20 mbar, 
bevorzugt 0,3 bis 10 mbar. 

25 Die Verweilzeiten betragen ublich^rweise 30 bis 180 Minuten, bevorzugt 35 bis 
1 50 Minuten. 

Wahrend der Polykondensation wird vorzugsweise eine Oberflachenemeuerung 
des Produktes vorgenonraien. Oberflachenemeuerung bedeutet, daft standig neues 
30 Polymer an die Oberflache der Schmelze gelangt, so daft der Austritt des Diols 
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erleichtert wird. Diese betrSgt vorzugsweise 1 bis 20 m^/kg Produkt und Minute, 
besonders bevorzugt 1,5 bis 6 m^/kg Produkt und Minute. 

Im ailgemeinen wird in der Polykondensationsstufe kein weiterer Katalysator 
5 zugegeben, es kann jedoch auch in dieser Stufe des Verfahrens ein Katalysator, 
beispielsweise wie er vorstehend beschrieben wurde, zugegeben werden. 

Nach der kontinuierlichen Polykondensation weist der Polyester eine 
Viskositatszahl von im ailgemeinen 60 bis 180 ml/g, bevorzugt von 90 bis 160 
10 ml/g auf, bestimmt in einer 0,5 gew.-%igen Losung in einem Phenol/o- 
Dichlorbenzolgemisch (GewichtsverhSltnis 1:1 bei 25°C) gemaB ISO 1628, S.Teil 
(1985). 

Bevorzugt werden in der Polykondensationsstufe des erfindungsgemaBen 
15 Verfahrens bei Erreichen von mindestens 80%, bevorzugt von mindestens 95%, 
besonders bevorzugt von 100% der gewunschten Endviskositatszahl des 
Polyesters Schmier- und Nukleierungsmittel der Polymerschmelze gemeinsam 
zugegeben, die Schmelze wird gegebenenfalls nachkondensiert und anschlieBend 
ausgetragen, abgekUhlt und granuliert. Bevorzugt erfolgt die Zugabe des 
20 Schmiermittels in einer Menge von im ailgemeinen 0,01 bis 3 Gew.-%, bevorzugt 
von 0,1 bis 1 Gew.-%, besonders bevorzugt von 0,2 bis 0,8 Gew.-% und des 
Nukleierungsmittels in einer Menge von im ailgemeinen 0,001 bis 2 Gew.-%, 
bevorzugt von 0,01 bis 1 Gew.-%, besonders bevorzugt von 0,03 bis 0,5 Gew.-%, 
jeweils bezogen auf 100 Gew.-% des Polybutylenterephthalats. 

25 

Besonders bevorzugt erfolgt die Zugabe in Form einer Suspension, wobei man das 
Nukleierungsmittel vor der Zugabe zur Schmelze gegebenenfalls bei erhohter 
Temperatur im Schmiermittel suspendiert. Je nach Art des eingesetzten 
Schmiermittels kann es zur Herstellimg einer Suspension erforderlich sein, die 
30 Mischung aus Schmiermittel und Nukleierungsmittel vorab auf Temperaturen von 
im ailgemeinen 30 bis 150°C, bevorzugt von 60 bis 130'=*C zu erhitzen und 
anschlieBend zur Polymerschmelze zuzugeben. 



4 ' 
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Beispiele fur geeignete Schmiermittel sind niedermolekiilare Polyethylenwachse, 
welche bei Raumtemperatur in fester Form vorliegen und zur Herstellung einer 
Siispension mit dem Nukleiemngsmittel erhitzt werden mussen. Solche 
Schmiermittel sind niedermolekiilare Polyethylenwachse, welche vorzugsweise 
5 funktionelle Gruppen, wie Glycidyl- und/oder Carboxylgmppen enthalten konnen, 
mit einem mittleren Molekulargewicht Mn (Zahlemnittel) von im allgemeinen 500 
bis 20000, bevorzugt von 1000 bis 10000, besonders bevorzugt von 1000 bis 5000 
und ganz besonders bevorzugt von 1000 bis 3000 g/mol. 

Das Molekulargewicht wird iiblicherweise durch Gelpermeationschromatographie 
(GPC) mit LDPE-Standard (low density polyethylene) bestimmt. Die Schmelz- 
viskositat betragt bevorzugt 100 bis 5000, besonders bevorzugt 100 bis 3000 und 
ganz besonders bevorzugt 100 bis 2000 nmiVg (gemafi DIN 51 562) bei einer 
Temperatur von 120**C. 

Als Nukleiemngsmittel eignen sich insbesondere Mineralien aus der Gruppe der 
Alkali- und/oder Erdalkali(alumo)silikate, bevorzugt aus der Gruppe der 
Inselsilikate oder Schichtsilikate. Es konnen alle moglichen Verbindungen wie 
Hydroxide, Carbonate, Hydroxycarbonate, Sulfate, Silikate sowie Phosphate und 
Phosphonate verwendet werden. Als weitere geeignete Nukleierungsmittel seien 
Alkali- Oder Erdalkalisalze von organischen oder anorganischen Sauren genannt 
wie Natriumantimonat, Calciumstearat, Natriumterephthalat, Calciumcitrat sowie 
Metallsauren (basische Sauren) des Titans oder Wolframs. 

25 Geeignete Derivate von anbrganischen Sauren sind vorzugsweise 
Phosphorsaurederivate, wobei Natriumphenlyphosphinat, Zinkphosphat, Calcixmi 
(bis -3,5-di-tert.-butylethyl)phosphonat (Irganox® 1425 der Ciba Geigy AG) 
sowie Tetrakis(2,4-di-tert.-butylphenyl>-4,4-biphenylendiphosphonit besonders 
bevorzugt wird. 
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Geeignete Polykondensationsvorrichtungen sind dem Fachmaim bekannt In einer 
besonders bevorzugten Ausfuhningsfonn kann man die Schmelze aiis dem 
Polykondensationsreaktor austragen, liber geeignete Vorrichtungen, z.B. eine 
Dosierpiunpe mit Heizung, die Mischung aus Schmier- xind Nukleiemngsmittel 
5 zugeben und die Polymerschraelze anschlieBend in z.B. ein „Sulzerrohr" 
uberfuhren und auf die gewiinschte Endviskositatszahl kondensieren, wobei eine 
Homogenisierung der Schmelze erfolgt, anschlieBend austragen, kiihlen und 
granulieren. 

10 Das erhaltene Polybutylenterephthalat weist im allgemeinen eine Saure2:ahl von < 
50 mval/kg, bevorzugt von < 35 mval/kg, besonders bevorzugt < 30 mval/kg auf. 
Die Saurezahl wird durch Titration mit Natriumhydroxid bestimmt. 

Das erfmdunggemaBe Verfahren hat den Vorteil, dafi nur geringe Mengen THF 
15 aus 1 ,4-Butandiol gebildet werden, und somit nur wenig 1,4-Butandiol verloren 
geht. Im allgemeinen ist der Anteil an gebildetem THF, bezogen auf die erhaltene 
Menge Polybutylenterephthalat, < 5 Gew.-%, bevorzugt < 4 Gew.-%, besonders 
bevorzugt < 3,5 Gew.-%. Ebenso wird nur wenig 2,5-Dihydrofiiran aus 1,4- 
Butandiol gebildet. Vorzugsweise ist der Anteil an gebildetem 2,5-Dihydrofuran, 
20 bezogen auf die erhaltene Menge Polybutylenterephthalat, < 150 ppm, besonders 
bevorzugt < 1 00 ppm. 

Die nachfolgenden Beispiele erlautem die Erfindung zusStzlich. 
25 BEISPIELE ^ 

Versuchsvorschrift: Veresterungsstufe bei konstanter Temperatur und 

fallendem Druck 

30 Terephthalsaure wird mit 1 ,4-Butandiol in einem molaren Verhaltnis von 
Terephthalsaure zu 1,4-Butandiol = 1:1,2 mol vorgemischt und in einen 
Reaktionskessel Rl vorgelegt und mit 1,4-Butandiol aufgefiillt. In das 1,4- 
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Butandiol wird TBOT (1), d.h. ein Teil des Veresterungskatalysators, 
eingemischt. Das Gemisch durchlauft insgesamt 8 Reaktionszonen (3 
Reaktionskessel Rl bis R3 (Veresterungsstufe a)), 4 Reaktionszonen in einem 
senkrecht stehenden Rohr R4 bis R7 (Vorkondensationsstufe b)) sowie den 
5 Polykondensationsreaktor R8 (Polykondensationsstufe c))) bis zum endgiiltigen 
Polybutylenterephthalat mit den Temperaturen Tl bis T8, und den Drucken pi bis 
p8 und den Verweildauem VI bis V8, wobei die Drilcke pi bis p3 in den 
Reaktionszonen Rl bis R3 abnahmen. In R2 wurde eine zusatzliche Menge TBOT 
(2) dosiert. Die Destillate aus Rl bis R3, welche im wesentlichen 1,4-Butandiol, 

10 THF und Wasser enthielten, wurden kontinuierlich in einem Kolonnensystem 
getrennt und 1,4-Butandiol in Rl zunickgefuhrt und der Rest (im wesentlichen 
Wasser und THF) in einem SammelgefaB kondensiert und analysiert. Das 
Sammelgefafi fur die Destillate wurde mit einem Kryostaten auf -20°C gekiihlt, 
damit das leicht fluchtige THF nicht verdampft, Zusatzlich wurde am Uberlauf 

15 zwischen Rl und R2, R2 und R3 sowie R3 und R4 eine Probe entnommen und 
durch Bestimmung der Saurezahl der Umsatz Ul bis U3 bestimmt. Das Erreichen 
des Klarpxinktes wurde visuell bestimmt. THF wurde quantitativ mittels 
Gaschromatographie bestimmt und ins Verhaltnis zair erhaltenen Menge 
Polybutylenterephthalat gesetzt, d.h., bei einer THF-Bildung von 5% entstehen 

20 pro Kilogranmi Polybutylenterephthalat 50g THF. Die Endgruppen der erhaltenen 
Polybutylenterephthalat-Produkte wurden mittels Titration bestimmt. Die 
Viskositatsmessung (VZ-Messung) erfolgte gemafi ISO 1628 in Phenol/o- 
Dichlorbenzol. 



25 Das Veresterungsprodukt wurde emem senkrecht stehenden Rohr zugefuhrt, das 
in vier Heizzonen unterteilt war. 



30 



Die Temperatur in der vierten Reaktionszone betrug 247*^C bei einem Druck, der 
dem Dmck im dritten Reaktor der Veresterungsstufe entsprach und einer mittleren 
Verweilzeit von 22 min. 
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Die Temperatur in der funften Reaktionszone betrug 252°C bei einem Druck von 



Die Temperatur in der sechsten Reaktionszone betrug 256'*C bei einem Druck von 
5 30 mbar und einer mittleren Verweilzeit von 1 8 min. 

Das uberschiissige 1,4-Butandiol und die Reaktionsprodukte wie THF und Wasser 
wurden am oberen Ende des Reaktionsrohres abgetrennt. Das Vorkondensat 
wurde ohne weitere Zugabe von Katalysatoren in einen Polykondensationsreaktor 
10 (Zone 8) ttberfuhrt. 

Die Temperatur in der achten Reaktionszone betrug 257°C bei einem Druck von 
0,4 mbar, einer mittleren Verweilzeit von 115 min und einer 
Oberflachenemeuerung von 4 m^/h*kg Polybutylenterephthalat. 



Tabelle 1 zeigt die gemaU der Versuchsvorschrift erhaltenen Ergebnisse sowie die 
Ergebnisse der Vergleichsversuche VI bis V4. 

Nicht variierte Versuchsparameter: 



400 mbar und einer mittleren Verweilzeit von 1 1 min. 



15 



20 T4, T5, T6, T7, T8 = 



p4 = 

p5, p6, p7, p8 = 

V4, V5, V6, V7, V8 = 



247°C, 252*^0, 255X, 256**C und 257^C 
p3 

400 mbar, 150 mbar, 30 mbar und 0,4 mbar 

22 Minuten, 11 Minuten, 5 Minuten, 18 Minuten 



und 115 Minuten 



25 Durchsatz: BDOiTPA = 



Ausbeute an PBT: 



450 g/h: 690 g/h 
910 g/h 



30 
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Tabellel: 





1 


2 


3 


4 


5 


6 


VI 
(**) 


V2 


V4 
(***) 






















TBOT(l) 


15 


15 


15 


15 


20 


20 


15 


15 


75 


TBOT (2) 


100 


100 


100 


100 


100 


100 


100 


100 




BDO (g/h) 


370 


370 


370 


370 


370 


370 


370 


370 


420 


pl 


800 


850 


900 


900 


600 


600 


800 


800 


650 


p2 


600 


650 


700 


700 


500 


500 


700 


800 




p3 


400 


500 


600 


600 


400 


400 


600 


800 




Tl 


215 


220 


225 


230 


210 


210 


215 


215 


217 


T2 


215 


220 


225 


230 


210 


210 


225 


215 




T3 


215 


220 


225 


230 


210 


210 


230 


215 


- 


VI 


182 


182 


182 


182 


182 


212 


182 


182 


182 


V2 


63 


63 


63 


63 


63 


78 


63 


63 


- 


V3 


40 


40 


40 


40 


40 


65 


40 


40 


- 


Ul 


90,3 


90,8 


91.1 


93,5 


87.2 


89,2 


90,4 


90,2 


90,5 


U2 


92,1 


93,5 


93,9 


96,1 


91.4 


92,7 


94,1 


91,7 




U3 


97,8 


98.1 


98,2 


98,4 


94.2 


95,3 


98,5 


96,3 


- 


Kiarpunkt 


Ja 


Ja 


Ja 


Ja 


Ja(*) 


Ja 


Ja 


Ja 


Nein 


THF (%) 


2,14 


2,11 


2.37 


2,53 


2,01 


2,21 


3,89 


3,15 


7,32 


2,5 DHF 
(%) 


0,012 


0,010 


0,013 


0,018 


0,009 


0,015 


0,036 


0,028 


0,042 


OH 


24 


25 


23 


24 

j 


24 


23 


23 


24 


52 


COOH 


25 


25 


25 


24 


41 


24 


24 


25 


143 


VZ 


125 


122 


126 


131 


130 


128 


125 


127 


95 



(♦)= Bei den Versuchen unter den Bedingungen war die Reaktionslosung noch 
ganz schwach trQbe. 

5 

(♦*)= Analog zu DD-A 269 296, fallender Druck, steigende Temperatur. 

ERSATZBLATT (REGEL 26) 
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(***)=Analog zu DE-A 35 445 51, Ex. 9, abweichend zu den vorhergehenden 
Versuchen wurde die Veresterung bei einem Druck von 0,65 bar dxirchgefuhrt. Da 
der Siedepunkt von 1,4-Butandiol bei 0,65 bar bei ca. 210''C liegt, konnte die in 
Ex. 9 beschriebene Reaktionstemperatur (245''C) nicht erreicht werden. Bei 
5 Erhohung der Temperatur des Warmebades destillierte 1,4-Butandiol ab, wodurch 
sich die Temperatur des Reaktionsgemisches auf 217°C einstellte. 



J 
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Patentanspruche 



1. Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung von Polybutylenterephthalat 
5 aus Terephthalsaure und 1,4-ButandioI, lunfassend: 

a) direkte Veresterung von Terephthalsaure mit 1 ,4-Butandiol in einer 
Reaktorkaskade aus mindestens zwei Reaktoren, 

b) Vorkondensation des in Stufe a) erhaltenen Veresterungsproduktes, 
10 c) Polykondensation des in Stufe b) erhaltenen Vorkondensats, 

dadurch gekennzeichnet, daB die Reaktorkaskade in Stufe a) mit fallendem 
Reaktionsdruck und nicht ansteigender Temperatur betrieben wird. 

15 2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB die Veresterung 
in Stufe a) bei Driicken von < 1 bar durchgefuhrt wird. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, daB in einer 
Reaktorkaskade von drei Reaktoren der Druck im ersten Reaktor (pi) < 1 

20 bar, der Druck im zweiten Reaktor (p2) < pi -100 mbar und der Druck im 

dritten Reaktor (p3) < p2 ist. 

4. Verfahren nach einem der Anspniche 1 bis 3, dadurch gekeimzeichnet, dafi 
die Stufe a) bei einer Temperatur von 170 bis 250°C durchgefiihrt wird. 

25 ^ 

5. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB 
das molare Verhaltnis von 1 ,4-Butandiol zu Terephthalsaure zu Beginn der 
Stufe a) 1,1:1 bis 3,5:1 betragt. 

30 6. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, daB 
der Umsatz nach dem letzten Reaktor der Stufe a) > 97% betragt, bezogen 
auf Terephthalsaure, bevor die Vorkondensation in Stufe b) beginnt. 
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10 



7. Verfahren nach einem der AnsprUche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB 
die Stufe a) in Gegenwart eines Katalysators, bevorzugt 
Tetrabutylorthotitanat, durchgefiihrt wird. 

8. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dafl 
die Stufe b) bei Temperaturen zwischen 220 und 300°C und Driicken 
zwischen 0,05 bar und dem Veresterungsdruck in dem letzten Reaktor der 
Reaktorkaskade der Stufe a) erfolgt 

9. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, daB 
das in der Stufe b) erhaltene Vorkondensat in der Stufe c) bei 
Temperaturen von 240 bis 290°C und Driicken Von 0,2 bis 20 mbar 
polykondensiert wird. 



15 

10. 



Verfahren nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, daB solange 
polykondensiert wird, bis das erhaltene Polykondensat eine SSurezahl von 
< 50 mval/kg aufweist. 



t 
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dnternatdoimaler vqrlaufigeir 
prOfungsbericht 



Internationales Aktenzelchen PCT/E POO/0551 4 



I. Grundlage des Berichts 

1 . Hinsichtlich der Bestandtef le der internationalen Anmeldung (Ersatzbfatter, die dem Anmeldeamt auf sine 
Aufforderung nach Artikel 14 hin vorgelegt warden, gelten im Rahmen dieses Benefits ais "ursprunglich 
eingereiclit" and sind ihm nicht beigefugt, weil sie keine Anderungen enthaften (Regein 70. 16 and 70. 1 7))\ 
Beschreibung, Seiten: 

1 -1 5 ursprungliche Fassung 

Patentanspruche, Nr.: 

1 -1 0 ursprungliche Fassung 



2. Hinsichtlich der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandteile standen der Behorde in der Sprache, in der 
die Internationale Anmeldung eingereicht worden ist, zur Verfugung Oder wurden in dieser eingereicht, sofern 
unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

Die Bestandteile standen der Behorde in der Sprache: zur Verfugung bzw. wurden in dieser Sprache 
eingereicht; dabei handelt es sich um 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen Recherche eingereicht worden ist (nach 
Regel 23.1(b)). 

□ die Verdffentlichungssprache der internationalen Anmeldung (nach Regel 4d.3(b)). 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen vorlaufigen Prufung eingereicht worden 
ist (nach Regel 55.2 und/oder 55.3). 

3. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotide und/oder Aminosauresequenz ist die 
Internationale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das: 

□ in der internationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthalten ist. 

□ zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbar^ Form eingereicht worden ist. 

□ Die Erklarung, da3 das nachtraglich eingerelchte schriftliche Sequenzprotokoll nicht tiber den 
Offenbarungsgehalt der internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt, 

□ Die Erklarung, da3 die in computerlesbarer Form erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt, 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Felder l-VIII, Blatt 1) (Jull 1998) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/EPOO/0551 4 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



1 . Es wird auf die folgenden Dokumente verwiesen: 

D1: GB-A-2 184 129 (DAVY MCKEE AG) 17. Juni 1987 (1987-06-17) & DE 35 
44 551 A 19. Juni 1987 (1987-06-19) in der Anmeldung enA/ahnt 

D2: DD 269 296 A (ENGELS CHEMIEFASERWERK VEB) 28. Juni 1989 (1989- 
06-28) in der Anmeldung enA/ahnt 

2. Der Anspruchsgegenstand erfullt die Erfordernisse der Art. 33(2) und 33(3) PCT 
im Hinblick auf den zitierten Stand der Technik. 

D1 Oder D2 konnen als nachstliegenden Stand der Technik betrachtet werden. 
Gegenuber beiden Lehren hat der Anmelder gezeigt, daB das beanspruchte 
Verfahren zu Polyestern fiihrt mit einem niedrigeren THF und DHF Gehalt. 

3. Der Anspruchsgegenstand ist gewerblich anwendbar. 



Formblatt PCT/Beiblatt/409 (Blatt 1) (EPA-April 1997) 



INTERNATIONALER VQRLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/EPOO/055 1 4 



5. □ DIeser Bericht ist ohne Berucksichtlgung (von einlgen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 
angegebenen Grunden nach Auffassung der Behdrde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)). 

(Auf Ersatzblatter, die solche Anderungen enthalten, ist unter Punlct 1 hinzuweisen;sie sind diesem Bericlit 
beizufugen). 



6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 



1. Feststellung 
Neuheit (N) 

Erfinderische Tatigkeit (ET) 
Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) 



Ja: Anspruche 1-10 
Nein: Anspruche 

Ja: Anspruche 1-10 
Nein: Anspruche 

Ja: Anspruche 1-10 
Nein: Anspruche 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 



J 
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VERTRAG UBER 



INTERNATIONALE ZUSAOI EN ARBEIT AUF DEM 
GEBIET DES PATENTWESENS- 



PCT 

wipo Per 

INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHt 




(Artikel 36 und Regel 70 PCX) T / 



Aktenzelchen des Anmelders Oder Anwalts 
NAE19980978PC 


lAf ei-rcDco i/i^rs^EUEiLi Mitteilung uber die Ubersendung des intemationalen 
WEITERES VORGEHEN voilaufigen PrOfungsberichts (Formblatt PCT/IPEA/41 6) 


Internationales Aktenzelchen 
PCT/EPOO/05514 


Intemationaies Anmeldedatum^Ta^/A^o/iaM/a/ir; 
28/06/2000 


Prioritdtsdatum (Tag/Monatn'ag) 
29/06/1999 



Internationale Patentklasslftkatlon (IPK) Oder nationale Klasslfikation und IPK 
C08G63/78 



Anmetder 

BASF AKTIENGESELLSCHAFT et al. 



1 . Dieser internationals vorlauf ige Prufungsbericht wurde von der mit der Intemationalen vorlaufigen Priif ung beauftragten 
Behdrde erstellt und wird dem Anmelder gemSB Artikel 36 Qbermlttelt. 



2. Dieser BERICHT umfaBt Insgesamt 4 Blatter einschlieBHch dieses Deckblatts. 

□ AuBerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich um Blatter mit Beschreibungen, Anspruchen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behdrde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsrichtlinien zum PCT). 

Diese Aniagen umfassen insgesamt Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 







Grundlage des Berlchts 


11 


□ 


Prioritat 


III 


□ 


Kelne Erstellung eines Gutachtens uber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche Anwendbarkeit 


IV 


□ 


Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 


V 


SI 


Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 


VI 


□ 


Bestimmte angefuhrte Unterlagen 


VM 


□ 


Bestimmte Mangel der intemationalen Anmeldung 


VIII 


□ 


Bestimmte Bemerkungen zur intemationalen Anmeldung 



Datum der EInreichung des Antrags 
29/01/2001 


Datum der Fertigstellung dieses Berlchts 
23.07.2001 


Name und Postanschrift der mit der intemationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behdrde: 

^ Europatsches Patentamt 
^ D-80298 Munchen 

Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 
Fax: +49 89 2399 - 4485 


Bevollmachtigter Bediensteter >^S355^ 
Ramos Flores, C (f /) 

Tel. Nr. +49 89 2399 831 0 \2s2£:*S^ 
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INTERNATiONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/E POO/0551 4 



I. Grundlag des Berichts 

1 . Hinsichtlich der Bestandtelle der internationalen Anmeldung (Ersatzblatter, die dem Anmeideamt auf eine 
Aufforderung nach Artikel 14 hin vorgelegt warden, gelten im Rahmen dieses Berichts ais "ursprungiicii 
eingereicht" and sind ihm ntcht beigefugt, weil sie keine Anderungen enthalten (Regein 70. 16 and 70, 17)): 
Beschrelbung, Saltan: 

1-15 ursprungllche Fassung 

Patantanspruche, Nr.: 

1 -1 0 ursprungliche Fassung 



2. Hinsichtlich der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandteile standen der Behorde in der Sprache, in der 
die Internationale Anmeldung eingereicht worden ist, zur Verfugung Oder wurden in dieser eingereicht, sofern 
unter diesen^ Punkt nichts anderes angegeben ist. 

Die Bestandteile standen der Behorde in der Sprache: zur Verfugung bzw. wurden in dieser Sprache 
eingereicht; dabei handelt es sich um 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen Recherche eingereicht worden ist (nach 
Regel 23.1(b)). 

□ die Verdffentlichungssprache der internationalen Anmeldung (nach Regel 48.3(b)). 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen voriaufigen Prufung eingereicht worden 
ist (nach Regel 55.2 und/oder 55.3). 

3. Hinsichtlich der in der Internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequ nz ist die 
Internationale vorlauflge Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das: 

□ in der internationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthalten ist. 

□ zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den 
Offenbarungsgehalt der internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

□ Die Erklarung, daB die in computerlesbarer Form erfassten Informatlonen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/E POO/055 14 



5. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 
angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprQnglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)). 

(Auf Ersatzblatter, die solche Anderungen enthalten, ist unter Punkt 1 hinzuweisen;sie sind diesem Bericht 
beizufugen). 



6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und d r 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stiitzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 1-10 

Nein: Anspruche 

Erf inderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 1-10 

Nein: Anspruche 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1-10 

Nein: Anspruche 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/EPOO/0551 4 
PRUFUNGSBERICHT - BEiBLATT 



1 . Es wird auf die folgenden Dokumente verwiesen: 

D1: GB-A-2 184 129 (DAVY MCKEE AG) 17. Juni 1987 (1987-06-17) & DE 35 
44 551 A 19. Juni 1987 (1987-06-19) in der Anmeldung enA/ahnt 

D2: DD 269 296 A (ENGELS CHEMIEFASERWERK VEB) 28. Juni 1989 (1989- 
06-28) in der Anmeldung en^^ahnt 

2. Der Anspruchsgegenstand erfiillt die Erfordernisse der Art. 33(2) und 33(3) PCT 
im HInblick auf den zitierten Stand der Technik. 

D1 Oder D2 konnen als nachstliegenden Stand der Technik betrachtet werden. 
Gegenuber beiden Lehren hat der Anmelder gezeigt, daB das beanspruchte 
Verfahren zu Polyestern fiihrt mit einem niedrigeren THF und DHF Gehalt. 

3. Der Anspruchsgegenstand ist gewerblich anwendbar. 
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PATENT COOPERATION TRE/B 

PCT 

INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 
(PCT Article 36 and Rule 70) 



Applicant's or agent's file reference 
NAE19980978PC 


FnR FiTRTHiTD Ar-xiniw SeeNotificationofTransmittaloflntemational Preliminary 
FOR FURTHER ACTION Examination Report (Form PCT/IPEA/416) 


International application No. 

PCT/EPOO/05514 


International filing date (day/month/year) 
28 June 2000 (28.06.00) 


Priority date (day/month/year) 

29 June 1999 (29.06.99) 


International Patent Classification (IPC) or national classification and IPC 
C08G 63/78 


Applicant 


BASF AKTIENGESELLSCHAFT 





I . This international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminary Examining Authority 
and is transmitted to the applicant according to Article 36. 



This REPORT consists of a total of 



. sheets, including this cover sheet. 



[— 1 This report is also accompanied by ANNEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have been 
amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority (see Rule 
70. 16 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PCT). 



These annexes consist of a total of 



. sheets. 



3. This report contains indications relating to the following items: 
Basis of the report 
Priority 



Lack of unity of invention 

Reasoned statement under Article .35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability- 
citations and explanations supporting such statement appn^auimy , 



I 


I2SI 


II 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 


□ 


VIII 


□ 



Date of submission of the demand 

29 January 2001 (29.01.01) 



Date of completion of this report 

23 July 2001 (23.07.2001) 



Name and mailing address of the IPEA/EP 



Facsimile No. 



Authorized officer 



Telephone No. 



Form PCT/IPEA/409 (cover sheet) (July 1998) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



international application No. 

PCT/EPOO/05514 



I. Basis of the report 



1 . With regard to the elements of the international application:* 
I I the international application as originally filed 
the description: 

pages 1-15 

pages 

pages 



, filed with the letter of 



, as originally filed 

, filed with the demand 



the claims: 
pages 

pages 

pages 

pages 



1-10 



, as originally filed 

as amended (together with any statement under Article 19 
, filed with the demand 



□ 



. , filed with the letter of 



the drawings: 

pages 

pages 

pages 



, as originally filed 

, filed with the demand 



the sequence listing part of the description: 

pages ^ 

pages 
pages 



_ , filed with the letter of 



. , filed with the letter of 



, as originally filed 

. , filed with the demand 



^* ttitntT™ln.f^^^^^ ^" the elements marked above were available or furnished to this Authority in the language in which 

I ttie international application was filed, unless otherwise indicated under this item <-"Ku«tSc m wnicn 

These elements were available or furnished to this Authority in the following language which is: 

LJ the language of a translation furnished for the purposes of international search (under Rule 23, 1(b)). 
— language of publication of the international application (under Rule 48.3(b)). 

li^si^SP^^ translation furnished for the purposes of international preliminary examination (under Rule 55.2 and/ 

With regard to any nucleotide and/or amino acid sequence disclosed in the international application the international 
prehmmary examination was carried out on the basis ofthe sequence listing- c»"<»"ondi appiicauon, ine international 

contained in the international application in written form. 

D ^I'ed together with the international application in computer readable form. 

I I fiirnished subsequently to this Authority in written form 

□ furnished subsequently to this Authority in computer readable form. 

□ The statement that the subsequently furnished written sequence listing does not go beyond the disclosure in the 
mtemational application as filed has been furnished. 

bl'en fomSd "'^^ i"fo™ation recorded in computer readable form is identical to the written sequence listing has 

The amendments have resulted in the cancellation of 

□ 

the description, pages 

□ 

the claims, Nos. 

□ the drawings, sheets/fig 

I 5. □ l^'^^^IZ^l^Zr^f}^^^ ^jf *e amendments had not been made, since they have been considered to go 

beyond the disclosure as filed, as mdicated m the Supplemental Box (Rule 70.2(c)).** 

* ™f*r' *«5«/""»«*e'/ to the receiving Office in response to an invitation under Article 14 are referred to 

and 70 in '"■'^"'''^^y filed" and are not annexed to this report since they do not contain amendment (Rule 70.16 

**Any replacement sheet containing such amendments must be referred to under item 1 and annexed to this report. 
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INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



^BRialional application No. 
PCT/EP 00/05514 



V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelt>\ inventive step or industrial appiicabilit> ; 
citations and explanations supporting such statement 

1 . Statement 

Novelty (N) 



Inventive step (IS) 



Industrial applicability (lA) 



2. Citations and explanations 

1. This report makes reference to the following 
documents : 

Dl: GB-A-2 184 129 (DAVY MCKEE AG), 17 June 1987 
(1987-06-17) & DE-A-35 44 551, 19 June 1987 
(1987-06-19) , mentioned in the application 
D2: DD-A-269 296 (ENGELS CHEMIEFASERWERK VEB . ) , 
28 June 1989 (1989-06-28), mentioned in the 
application. 

2. The claimed subject matter meets the requirements of 
PCT Article 33(2) and (3) in relation to the cited 
prior art . 

Dl or D2 can be considered to be the closest prior 
art. The applicant has shown that the claimed method 
yields polyesters having a lower THF and DHF content 
than those obtained by the teachings of Dl or D2 . 

3. The claimed subject matter is industrially 
applicable . 



Claims 1-10 YES 

Claims j^q 

Claims 1-10 YES 

Claims jyQ 

Claims 1-10 YES 

Claims r^Q 



Form PCT/IPEA/409 (Box V) (Januar>' 1994) 



VERTRAG 



DIE INTERNATIONALE ZUSA! 
AOFDEM GEBIET DES PATENTWESENS 

PCT 

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

(Artikel 18 sowie Regein 43 und 44 PCT) 



SENS 



NARBEIT 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 
K 8050 PCT 


WEITERES siehe Mitteilung uber die Obermrttlung des Intemationalen 

Recherchenberichts (Formblatt PCT/ISA/220) sowie, soweK 
VORGEHEN zutreffend, nachstehender Punkt 5 


Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 00/06191 


Internationales Anmeldedatum 
P'ag/Monat/Jahr) 

03/07/2000 


(Fruhestes) Prioritdtsdatum (Tag/Monat/Jahr) 

10/07/1999 


Anmelder 

VOLKSWAGEN AKTIENGESELLSCHAFT 



Dieser Internationale Recherchenbericht wurde von der Intemationalen Recherchenbeh6rde ersteltt und wird dem Anmelder gemflB 
Artikel 18 ubermittett. Eine Kopie wird dem Intemationalen Buro ubennittett. 

Dieser intemationale Recherchenbericht umfaBt insgesamt _3 Blatter. 

|X| Oaruber hinaus liegt ihm jeweils eine Kopie der in diesem Bericht genannten Unteriagen zum Stand der Technik bei. 



1. Grundlage des Berlchte 

& Hinsichtlich der Spreche ist die intemationale Recherche auf der Grundlage der intemationalen Anmeldung in der Sprache 
durchgefuhrt worden, in der sie eingereicht wurde, sofem unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 



□ 



Die intemationale Recherche ist auf der Gnjndlage einer be! der Behdrde eingereichten Obersetzung der Intemationalen 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

b. Hinsichtlich der In der Intemationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder AmInosflureMquenz Ist die intemattonal 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das 
I I in der intemationalen Anmeldung in Schrlfllcher Form enthaKen Ist 

I I zusammen mit der intemationalen Anmeldung In computerlesbarer Form eingereicht worden ist 

I I bel der Beh6rde nachtrfiglich In schriftlicher Form eingereicht worden ist 

I I bei der Behdrde nachtrSglich in computerlesbarer Fomi eingereicht worden ist 

I I Die ErklSrung, daB das nachtrdglich eingeretehte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den Offenbarungsgehalt der 
intemationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

I I Die ErklSrung, daB die in computerlesbarer Form erfaBten Informationen dem schriftlichen Sequenzprotokoll entsprech n, 
wurde vorgelegt. 

I I Bestimmte AneprQche ha ben 8leh ais nIcht recherchlerbar erwiesen (siehe Feld I). 
Q Mangelnde ElnheKllchkelt der Erflndung (siehe Feld II). 

Hinsichtlich der Bezelchnung der Erflndung 

[X| wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmlgt. 
I I wurde der Wortlaut von der Behdrde wie fdgt festgesetzt 



5. Hinsichtiich der Zusammenfassung 

nn wird der vom AnmeMer eingereichte Wortlaut genehmlgt. 

wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in Feld III angegebenen Fassung von der Behdrde festgesetzt. Der 
I I Anm Id r kann der Behdrde in nerh alb eines Monats nach dem Datum d rAbsendungdl sesint mationalen 

Recherchenberichts eine St llungnahm vorlegen. 

6. Folgend Abbildung d r Zelchnungen Ist mit d r Zusamm nfassung zu v rdff ntlich n: Abb. Nr. 1 



|X| wIe vom Anmelder vorgeschlagen Q k in d rAbb. 

I I well der AnmeMer selbst k in Abbildung vorgeschlag nhat 
I I well diese Abbikiung die Erflndung bess rkennzelchn t 



Formblatt PCT/ISA/210 (Blatt 1) (Juli1998) 



INTERNATIONALER 



HERCHENBERICHT 



lales Aktenzttlchan 

P 00/06191 



A. KLASSIFIZIERUNGDESANMELDUNGSGEGENSTANDES 

IPK 7 F02D41/02 



Nach der Intemationalen PatentMassfflkadon (IPK) oder nach der nationalen Klasslfikatlon und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recherchierter Mindestprufstoff (Klassiftkationssystem und Klassifikationssymbole ) 

IPK 7 F02D FOIN 



Recherchlerte aber nlcht zum MlndestprOtetoff gehdrende Ver5ffentlichungen, soweit diese unter die recherchietten Gebiete fallen 



Wahrend der Intemationalen Recherche konsultierte eiektronlsche Datenbank (Name der Datent^ank und evtl. venwendete Suchbegriffe) 

EPO-Internal , WPI Data, PAJ 



C. ALS WESENTUCH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie** Bezeichnung der Ver6ffentiichung, soweit erforderllch unter Angalie der in Betracht kommenden Teile 



Betr. Anspnjch Nr. 



EP 0 580 389 A (TOYOTA MOTOR CO LTD) 
26. Januar 1994 (1994-01-26) 
Spalte 1, Zelle 57 -Spalte 2, Zei1e 16 
Spalte 14, Zelle 6 -Spalte 15, Ze11e 18 
Abblldungen 9,15 

DE 197 53 718 C (DAIMLER CHRYSLER AG) 
8. Juli 1999 (1999-07-08) 
Spalte 1, Zeile 1 - Zeile 31 
Spalte 1, Zeile 52 - Zeile 60 
Spalte 2, Zeile 23 - Zeile 63 
Spalte 3, Zeile 9 - Zeile 48 
Anspruche 1,9,10 

DE 196 07 151 C (SIEMENS AG) 

10. Juli 1997 (1997-07-10) 

Spalte 2, Zeile 4 - Zeile 6 

Spalte 2, Zeile 18 -Spalte 3, Zeile 3 

-/-- 



1-4 



1.2 



m 



Weltere Veroffentllchungen eind der Fortsetzung von Feld C zu 
entnehmen 



ID 



Slehe Anhang Patentfamilie 



•* Besondere Kategonen von angegebenen VerdffentJIchungen 
■A" Verdffentlichung, die den allgemelnen Stand der Techrdk deflniert, 
aber nicht als besonders bedeutsam anzusehen ist 

"E" dlteres Dokument. das jedoch erst am oder nach dem Intemationalen 
Anmeldedatum verdffentllcht worden ist 

"L" Ver5ffentllchung, die geeignet ist, einen Priorit&tsanspruch zweifelhaft er- 
scheinen zu lassen, oder durch die das Veroffentltehungsdatum einer 
anderen Im Recherchenbericht genannten Verdffentltehung belegt werden 
sdi Oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wie 
ausgefuhrt) 

■O" Verdffentiichung, die steh auf eine mQndltehe Offenbarung, 

eine Benutzung, eine Aussteliung oder andere MaBnahmen bezieht 

"P" Ver&ffentltehung, die vor dem Intemationalen Anmeldedatum, aber nach 
dem fc)eanspnichten Prioritatsdatum verdffentlicht worden Ist 



T' Spdtere Verdffentiichung, die nach dem Intemationalen Anmeldedatum 
Oder dem Priorit&tsdatum verdffentllcht worden ist und mit der 
Anmeidung nicht kollidiert, sondem nur zum VerstSndnis des der 
Erfindung zugmndeliegenden Prinzips oder der Ihr zugrundeliegenden 
Theorie angegeben Isf 

"X" Verdffentiichung von t>esonderer Bedeutung; die beanspmchte Erfindung 
kann alleln aufgrvind dieser Verdffentiichung nicht als neu oder auf 
eifinderischer T&tigkeit beruhend betrachtet werden 

"Y" Verdffentitchung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann rucht als auf erfinderischer T&tiqkeit beruhend betrachtet 
werden, wenn die Verdffentiichung mit einer oder mehreren anderen 
Verdfferrtlichungen dieser Kategorie in Verblndung gebracht wird und 
diese Vert>indung fur einen Facnmann naheliegend ist 

"&* Verdffentlk;hung, die Mitglled derseiben Patentfamilie ist 



Datum des Abschlusses der intemationalen Recherche 



30. Oktober 2000 



Absendedatum des Intemationalen Recherchenberichts 



07/11/2000 



Name und Postanschrlft der Intemationalen Recheichenbehdrde 
Europdisches Patentamt P.B. 5818 Patentlaan 2 
NL->2280 HV Rljswijk 
Tel. (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl. 
Fax: (+31-70)340-3016 



Bevollmdchtlgter BecHeristeter 



Rottger, K 
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INTERNAT10NALER BECHERCHENBERiCHT 



ales Aktonxelohen 

P 00/06191 



C.(R>rtaetzung) ALS WESENTUCH ANQESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie" Bezeichnung der Verdffentlichung, aoweit erforderiich unter Angabe der In Betracht kommenden Telle 



Betr. Anspruch Nr. 
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VEATRAG 



DIE INTERNATIONALE ZUSA 
DEM GEBIET DES PATENTWESI 



ACTDEM GEBIET DES PATENTWESB^S 

PCT 

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

(Aitikel 18 80wle Regein 43 und 44 PCT) 



NARBEIT 



AMenzeichen des AnmeMere Oder Anwalts 
NAE19980978PC 


WEfTERES eiehe Mitteilung uber die Obermrttlung des intemationaten 

Recherchent)erichts (Formblatt PCT/ISA/220) sowie, sowert 
VORGEHEN zutreffend, nachstehender Punkt 5 


Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 00/05514 


Internationales Anmeldedatum 
(T ag/Monat/Jahr) 

28/06/2000 


(Fruhestes) Prioritdtsdatunri (Tag/Monat/Jahr) 

29/06/1999 


Anmelder 

BASF AKTIENGESELLSCHAFT 



Dieser Internationale Recherchenbericht wurde von der Intemationalen Recherchenbeh6rde erstellt und wird dem Anmelder gem&B 
Artikel 18 ubermrttelt. Eine Kopie wird dem intemationalen Buro ubermittelt. 

Dieser Internationale Recherchenbericht umfaBt Insgesannt _2 BIfitter. 

|X| Daruberhinaus liegt ihm jeweiis eine Kopie der in diesem Bericht genannten Unterlagen zum Stand der Technik bei. 



1. Grundlage des Beilchts 

a. Hinstchtlich derSprache Ist die Internationale Recherche auf der Grundlage der intemationalen Anmeldung in der Sprache 
durchgefOhrt worden, in der sle eingereicht wurde, sofem unter diesem Punkt nichts anderes angegeben Ist 



□ 



2. 

a 



Die intemationale Recherche ist auf der Grundlage einer bei der Behdrde eingerelchten Obersetzung der intemationalen 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

Hinsichtllch der in der intemationalen Anmeldung offenbarten Nucleotld- uncVoder Aminosfluresequenz Ist die intemationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokoils durchgefuhrt worden, das 
I I in der iittemattonalen Anmeldung in Schrif licher Form enthaRen ist 

zusamraen mit der Intemationalen Anmeldung In computertesbarer Form eingereicht worden Ist. 

bei der8eh6rde nachtrdglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist 

bei der Beh6rde nachtrdglich in computertesbarer Form eingereicht worden ist. 

Die Erklftrung, daB das nachtr&glich eingerek^hte schrlftllche Sequenzprotokoll nicht Qber den Offenbarungsgehalt der 
intemationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

Die ErM&rung, daB die in oomputerlesbarer Form erfaBten Informationen dem schriftlichen Sequenzprotokoll entsprech n, 
wurde vorgelegt 

Bestbnmte AnsprQche ha ben elch als nIcht recherchlerbar erwiesen (siehe Feld I). 
Mang^nde Etnhettllchkatt der Eiflndung (siehe Feld II). 



□ 
□ 
□ 
□ 

□ 

□ 
□ 



4. Hinslchtlich der Benlchnung der Erflndung 

|X| wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 
I I wurde der Wortlaut von der Beh6rde wie fdgt festgesetzt: 



5. Hinslchtlich der Zusammenfassung 

lY] wird der vom Anmekler eingereichte Wortlaut genehmigt. 

wurde dsr Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in FekJ III angegebenen Fassung von der Behdrde festgesetzt. Der 
I I Anmelder kann der Beh6rde innerhalb ines Monats nach dem Datum der Absendung dieses intemationalen 

Rech rch nberichts eine St llungnahm vorlegen. 

6. Folg nde Abbildung der Zelchnungen ist mit der Zusammenfassung zu verdffentlich n: Abb. Nr. 



I I wie vom Anmelder vorgeschlagen Q k in der Abb. 

I I well der Anmelder selbst keine AbbiMung vorgeschlagen hat 
|~| well diese AbblMung di Erflndung besser kennz Ichnet 
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A. KLASSIFOIERUNGDESANMELOUNGSGEQENSTANDES 

IPK 7 C08G63/78 



Nach der Intematlonalen PatentMasslfikation (IPK) oder nach der nationalen Klasstfikation und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recherchieiter Mlndestprufstoff (Klassifikationssystem und Klasstfikationssymbole ) 

IPK 7 C08G 



Recherchierte aber nicht zum MindestprOfstoff gehdrende Ven5ffentlichungen, soweit diese unter die recherchierten Gebiete fallen 



WShrend der Jntemationalen Recherche konsuttierte elektronische Datenbank (Name der Datenbank und evtl. veiwendete Suchbegriffe) 

EPO-Internal , MPI Data, PAJ, CHEM ABS Data 



C. ALS WESENTUCH ANGESEHENE UNTERLAQEN 



Kategorie* 



Bezelchnung der Verfiffentllchung, soweit erforderilch unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 



Betr. Anspruch Nr. 



GB 2 184 129 A (DAVY MCKEE AG) 
17. Juni 1987 (1987-06-17) 

Anspruche 1,3; Be1 spiel 33 
Selte 2, Zelle 28 - Zelle 32 
& DE 35 44 551 A 

19. Juni 1987 (1987-06-19) 
In der Antneldung erwahnt 

DE 195 09 551 A (BASF AG) 
19. September 1996 (1996-09-19) 
Anspruche 1-4; Bel spiel 1 

EP 0 046 670 A (CELANESE CORP) 
3. Marz 1982 (1982-03-03) 
Anspruche 1-3; label le I 
Selte 10, Zeile 15 - Zeile 20 



1.2,4,5, 
7-9 



1.4,5. 
7-10 



1.4.5, 
7-9 



-/- 



Weitere Veroffenlfichungen sind der Fortsetzung von Feld C zu 
entnehmen 



El 



Siehe Anhang Patentfamllie 



BesondeiB Kategorien von angegebenen Verdffentllchungen 

*A' Verdffentllchuna die den allgemelnen Stand der Technik deflniertp 
aber nicht als besondere bedeutsam anzusehen 1st 

"E* diteres Dokument, das Jedoch erst am oder nach dem intematlonalen 
Anmeldedatum verdffenlllclit worden Ist 



Verdffentltehung, die geeignet tst, einen PrioritStsanspruch zweifelhaft er 
achelnen zu lassen, oder dunch die das Ver5ffentlk;hungsdatum einer 
anderen im Recherchenbericht genannten Verdffentlk^hung t^elegt weiden -y' 
soli Oder die aus einem anderen besonderen Gnjnd angegeben ist (wie 
ausgefOhrt) 

VerOffentfichung, die sich auf eine mundtiche Offenbarung^ 
eine Benutzung, eine Aussteliung oder andere MafBnahmen bezieht 

Verdffentltehung, die vor dem intemationalen Anmeldedatum, at>er nach 
dem beanspruchten Prioritatsdatum vertffentlicht worden ist 



SpStere Ver6ffentJichung, die nach dem intemationalen Anmeldedatum 
Oder dem Priorit&tsdatum veroffentiteht worden ist und mit der 
Anmeldung nicht kollidiert, sondem nur zum Verst&ndnis des der 
Erfindung zugrundeliegenden Prinzips oder der ihr zugiundeliegenden 
Theorie angegeben ist 

VerSffentltehung von besonderer Bedeutung; die beanspmchte Erfindung 
kann allein aufgrund dieser Verdffentltohung nteht als neu oder auf 
erfinderischer Tdtigkeft k}eruhend betrachtet werden 

Ver5ffentiichung von besonderer Bedeutung: die beanspmchte Erfindung 
kann nicht als auf erfinderischer T&tigkeit bemhend betrachtet 
werden, werun die Verdffentltehung mitt einer odermehreren anderen 
Verdffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und 
dIese Vertsindung fOr einen Fachmann nahellegend ist 

Ver5ffentlk;hung. die Mitglied derseiben Patentfamllie ist 



Datum des Abschlusses der intemationalen Recherche 



31. Oktober 2000 



At>sendedatum des intemationalen Recherchenberichts 



07/11/2000 



und Postanschilft der Intemationalen Recheichenbeh6rde 
EuropSisches Patentamt, P.B. 5818 Patentlaan 2 
NL-2280HVRij8wijk 
Tel. (-1^1-70) 340-^040, Tx. 31 651 epo nl, 
Fax: (+31-70) 340-3016 



Bevollmichtlgter Bediensteter 



Krische, D 



Foimblatt PCT/ISA/210 (Blatt 2} (Jitf 1992) 



Selte 1 von 2 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



pcWp 



lales Alctanzelchen 

00/05514 
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Kategorie** Bezeichnung der Verdffentlichung, eoweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teite 



Betr. Anspruch Nr. 



DD 269 296 A (ENGELS CHEMIEFASERWERK VEB) 
28. Juni 1989 (1989-06-28) 
In der Anmeldung erwahnt 
das ganze Dokument 

EP 0 240 279 A (CELANESE CORP) 
7. Oktober 1987 (1987-10-07) 
Anspruch 1; Bei spiel 1 
Seite 3, Zeile 26 - Zeile 56 
Selte 8, Zeile 51 -Seite 9, Zeile 3 
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